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【序】グラフェンは蜂の巣状の sp2 炭素原子から成り，高いキャリア易動度を示すことか
ら超高速トランジスタなどへの応用が期待されている。グラフェンをデバイス応用する上
で，大面積かつ高品質での作製が期待されている手法として SiC 表面の熱分解法がある。
SiC(0001)Si 面上に作製したエピタキシャルグラフェンは，グラフェン層と基板との間にバ
ッファ層が存在するため，剥離グラフェンと比較して易動度が低下する欠点がある 1)。し
かし，バッファ層の影響に関する詳細な研究はなされていない。更に，電子とフォノン間
のエネルギー交換は電子輸送において非常に重要であり，この過程を理解することは将来
のグラフェン基盤デバイスの実現に必要不可欠である。一方，過渡吸収分光法は光励起キ
ャリアのエネルギー緩和を調べるのに有力な手法である。本研究では，まず空間分解ラマ
ン分光法によって，SiC(0001)Si 面とC 面上グラフェンの層数評価を行った。その後，フェ
ムト秒近赤外過渡吸収分光法によって，キャリアダイナミクスを比較することで，キャリ
ア緩和におけるバッファ層の役割を評価したので報告する。 
【実験】試料は 4H-SiC{0001}基板の熱分解法によって作製した。グラフェン層数の評価に
は共焦点顕微鏡を用いた空間分解ラマンマッピング (λEX = 488 nm) により評価した。キャ
リア緩和過程の評価には，励起光 800 nm のフェムト秒パルス，観測光 900~1350 nm のフ
ェムト秒白色光を用い，反射光学系を組み，近赤外過渡吸収分光測定により解析した。 
【結果】SiC(0001)Si 面上に作製したエピタキシャルグラフェンは 2D バンド (~2700 cm-1) 
半値全幅で層数評価ができるのに対して，SiC(000-1)C 面上に作製したものでは 2D バンド
半値全幅では層数評価が困難である。これは，C 面上グラフェンでは層間に回転の乱れが
導入されることで，多層であっても剥離単
層グラフェンと類似した狭い 2D バンド半
値全幅を示すためである 2)。そこで，グラ
フェンの層数が少なければ基板の SiC 由来
のシグナルが観測されることを利用して，
本研究ではグラフェン由来の G バンド 
(~1582 cm-1) と SiC 由来のピーク (~1520 
cm-1) 強度比 (IG / ISiC) をとることでグラフ
ェン層数の評価を試みた。まず，空間分解 図 1	 グラフェン層数と IG / ISiC比との関係 
ラマン分光法とグラフェン層数の関係が確立されている Si 面上グラフェン試料を用いて，
基準値の作製を行った。その結果を図 1 に示す。Si 面上グラフェン試料を用いて作製した
基準値を基に，C 面上グラフェン試料の層数評価を行った。その結果，C 面上では大部分
の領域で 2 層グラフェンができていることが分かった。また，Si 面上グラフェンは従来の
2D バンド半値全幅との関係から大部分の領域で 1 層グラフェンであると評価した。 
	 図 2(a)にC 面上グラフェンの近赤外過渡吸収スペクトルを示す。近赤外領域での過渡吸
収スペクトルは長波長側になるにつれてΔOD が増加している。この傾向は TiO2や Si を代
表とする半導体における自由電子の振る舞いに似ている。従って，正の吸収は伝導体の底
からより高い電子状態への遷移を観測していると考えられる (バンド内遷移)3)。バンド内
遷移の理論的モデルによると，吸光度A は λn (n = 1.5~3.5) に比例すると知られており，図
2(a)に示したスペクトルは n = 1.6 で解析された 3)。また，HOPG と Si 面上グラフェンの過
渡吸収スペクトルもC 面上グラフェンと似たような振る舞いが観測された。図 2(b)には観
測波長 1200 nm におけるHOPG，C 面上および Si 面上グラフェンの過渡吸収ダイナミクス
を示す。HOPG，C 面上グラフェンは 2 成分の指数関数で解析できたのに対し，Si 面上グ
ラフェンは超高速減衰が支配的であった。速い緩和成分はグラフェン中のキャリアと基板
の表面光学フォノンもしくはグラフェン固有の光学フォノンとの結合に起因する 4)。今回，
C 面と Si 面上グラフェンのダイナミクスに大きな違いが現れた。これは，C 面上グラフェ
ンでは電子と基板の光学フォノン間の結合が希薄であるため，速い緩和成分の寄与が小さ
く，遅い緩和成分が観測されたと考えられる。 
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図2	 (a) 励起光強度 320 µJcm-2におけるC 面上グラフェンの過渡吸収スペクトル (0 psの点線は λ1.6
を示す)。(b) HOPG，C 面上，Si 面上グラフェンの過渡吸収ダイナミクス (励起光強度 320 µJcm-2，
観測波長 1200 nm)。 
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